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論文内容要旨
 一酸化炭素(CO)は大気化学において重要な役割を果たす気体である。すなわち,COはその消滅過程
 において,重要な大気の酸化剤であるOHラジカルを減少させ,メタン(CH、)をはじめとするOHラジカ
 ルとの反応を主要な消滅源とする気体の濃度に影響を与える。さらに,このCOの消滅反応は対流圏オゾ
 ン(0,,)の生成を促す。したがって,CO濃度の変動は大気化学反応過程の理解や今後の気候変動の予測
 にとって重要である。CO濃度の長期にわたる観測データは,全球的な濃度変動の把握や衛星観測の検証,
 数値モデルによる循環や収支の解明にとって不可欠である。しかし,系統的な観測を行っている研究機
 関は限られているのが現状であり,観測をさらに組織的に展開し,得られた結果を定量的に解釈する事
 が強く望まれている。そこで本研究では,航空機,船舶および地上ステーションを用いて広域かつ長期
 にわたるCO濃度の観測を行ない,結果を解析することによって対流圏におけるCO濃度の空間分布,季節
 変動および年々変動の実態を明らかにした。また,全球三次元大気化学輸送モデルを用いて,2種類の
 異なる放出源シナリオに対してシミュレーションを行い,得られた結果を観測と比較し,CO濃度の時間
 空間変動への地域別放出源の寄与について考察した。
 第一・一・章は序論であり,大気化学におけるCOの重要性やこれまでの研究の結果をまとめ,本研究の概要
 について述べた。
 第二章では,実験方法とデータ解析手法について詳細に述べた。大気試料は金属またはガラスフラス
 コを用いて採取し,そのCO濃度測定には水素炎イオン化型検出器あるいは酸化水銀還元型検出器を備え
 たガスクロマトグラフを用いた。濃度測定の基準となる標準ガスは重量法によって製造し,シリンダー
 内に長期にわたって保存された場合に起こり得る濃度変化について詳細な検討を行なった。CO濃度の時
 間的な増加が試料を容器に保存している際にも起こることを見出し,この増加についても検討し,補正
 法を確立した。さらに,接近した地点でのCO濃度の観測値を比較することによって,本研究と
 NOAAIESRLと濃度値の違いを評価iした。本研究で得られたデータは高度帯,緯度帯ごとに分類し,離散
 的なデータの時系列からカーブフィッティング手法を用いて季節変動や長期変動を抽出した。また,
 個々の大気試料採取地点について後方流跡線解析を行ない,その結果を統計的にまとめた。
 第三章では,金球三次'元大気化学輸送モデルの概要と入力する放出源分布の詳細について記述した。
 本研究で使用したモデルは,Slldoetal.r20031によって開発されたCHemicalAGCMfol・Studyofatmosplleric
 EnvirollmentandRadiativeforchlg(CHASER)である。このモデルはNIESICCSRIFRCGCAGCMをベースとし
 て,大気中での03,CO,NO、,HO、および非メタン炭化水素類(NMHCs)の輸送だけでなく,これらの化
 学種が相互に関わる光化学反応や沈着過程についても計算を行う。モデルの水平解像度はおよそ2.5。×
 2.5。であり,鉛直は地表から30km上空までをσ座標で32層に分割している。物理過程の計算は20分また
 は30分ごと,化学過程の計算は10分のタイムスチップで行われた。本研究では,全球の放出源を一括し
 て扱ったCO濃度の計算に加え,陸域を!6に分割し,それぞれの地域から放出されるCOによる濃度の時間
 発展を個別に計算するタグ付きトレーサー実験をも行った。CH、やNMHCsの酸化によって放出されるCO
 についても,放出源上の境界層内とその上の自由大気に分け,同様の計算を行った。この実験の結果か
 ら,各放出源領域が観測地点でのCO濃度・変動にどのような影響を与えるかという点について定量的な
 情報を得た。モデルシミュレーションは2種類の異なるCO放出源を与えて実行したが,それぞれのシナ
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 リオは人為起源の放出源と森林火災等のバ1'オマス燃焼に関わる放出源に違いがある、すなわち,一つ
 日のシナリオ(Sl)はCOの放出量と分布を計算期間中常に・'定とし,11つ目のシナリオ(S2)は,それらに時
 間空間的変化を与えた。さらにS2では,中国からの人為的なCO放出についてより信頼性が高いと考えら
 れるインベントリへ変更し,バイオマス燃焼からの放出量についてもより現実的と、思われる分布を与え
 るインベントリを採用した。
 第四章では,日本上空において1990-2006年に行った航空機を用いたCO濃度の観測について,解析の結
 果を示すとともに,モデルとの比較を行い,考察した。CO濃度は,放出源に近いト'層で最も高く,上層
 に行くにつれて減少する分布を示した。また,すべての高度で明瞭な季節変動を示した。モデルは,こ
 れらの濃度分布や季節変動をおおむね再現し,タグ付き言1'算の結果からは,下層のCO濃度は主に東アジ
 ア,ヨーロッパ,北米で放出された人為的COの影響を強く受けており,3km付近ではシベリアの森林火
 災の影響が,上層ではインドで放出されたCOの影響が強いことが示唆された。これらの放出源の寄与は,
 OHラジカル濃度によるCOの大気寿命の変化や大気輸送場の変化,森林火災が発生する時期などの影響を
 受けて季節的に大きく変動することが判明した。また,CH、やNMHCsの酸化を起源とするCOの寄与は高
 度や季節によって大きく変化することもなく,主に地上放出源からのCOの寄与の変化が季節変動を形成
 することが示唆された。季節変動を除いたより長期の変動について見てみると,観測されたCO濃度は大
 きな年々変動を示しており,そのいくつかは森林火災の時期と一致することが明らかとなった。年々変
 動の様子は高度によって異なり,各高度での風系の違いを反映しているものと考えられる。モデル計算
 の結果は,年々変動を小さく評価しており,その原因の一つとして,日本上空に到達する森林火災のシ
 グナルを過小に見積もっていることが挙げられる。
 第五章では,1990-2006年に西太平洋上で船舶を用いて行ったCO濃度の観測から得られた結果を示すと
 ともに,モデル計算の結果と比較し,考察を行った。西太平洋上でのCO濃度は,北半球中高緯度で最も
 高く,南半球では低くなるという緯度分布を示し,また季節変動も北半球中高緯度で最も大きく,その
 振幅は緯度によって異なるという事が見られた。特にユーラシア大陸に接近して観測が行われた35。N-
 25。Nにおいては,平均濃度が高く,かつ季節変動も大きく,東アジア域からの高CO濃度をもった気塊の
 影響によるものである。モデルはこれらの特徴をおおむね再現しており,緯度別に計算された放出源の
 寄与を検討してみると,北半球では人為起源のCO,南半球では森林火災起源のCOの割合が大きいことが
 明らかとなった。またCH、やNMHCsの酸化によるCO生成の寄与は,緯度や季節によって大きく異ならな
 いという結果を示した。熱帯域においては,冬期にSPCZおよびITcz付近でCO濃度の大きな南北勾配が
 みられたが,そのような濃度変化はモデルでは明瞭に再現されなかった。CO濃度の年々変動は北半球と
 熱帯域で大きく,それぞれの地域における森林火災の発生時期と良い一致がみられた。特にENSOイベン
 トと関係していると考えられる1997/!998年,2002/2003年の森林火災は,大きなCO濃度の増加を生じさ
 せたことが明らかであった。1991-2005年のCO濃度の平均的年増加率は,西太平洋の観測域全体について
 は一!.06±0.67Ppbvyr'tであり,他の研究機関によって報告されている全球での年増加率より強い減少傾向
 を与えるが,その原因は本研究における観測点が地上放出源に近いことによると推定される。
 第六章では,2000-2005年に南極昭和基地において行ったCO濃度の連続観測の結果およびモデル計算の
 結果について述べた。観測されたCO濃度の季節変動や年々変動はモデルによってよく表現され,2003年3
 月に観測されたオーストラリアでの森林火災による濃度の一時的な増加なども明瞭に再現された。また
 夏期に数目周期のCO濃度の変動が観測されることが明らかとなったが,雪面、ヒの光解離の促進に伴いCO
 消滅が起こることによって大きくなった南極域でのCO濃度の緯度勾配と,生物起源のNMHCsの酸化に伴
 う高CO濃度気塊の到達が重要な要素であることが判明した。
 モデル計算は,CO濃度の年々変動の大きさや位相について,S2シナリオがより観測に近い結果を与え
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 ることを示した。このことは,森林火災に伴うCO放出の強度と分布が改善されたことによるものであり,
 特にシベリアとインドネシアで大きな改善がみられた。しかし,2つのシナリオはどちらも北半球での
 濃度の平均値を過少評価しており,S2シナリオで行った中国域のCO放出量の見直しによっても改善され
 なかった。また,CO濃度の年々変動の大きさも観測値に比べて小さい結果となった。この原因として,
 北半球におけるCO放出量の過少評価だけではなく,NO、の放出量の見積もりについても問題があると考
 えられ,また森林火災に伴うCOが対流圏上層に供給される過程について適切に表現されていない可能性
 も挙げられる。
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 論文審査の結果の要旨
 COは,OHラジカルを介して03やCH1といった気体と密接に関係しており,大気化学にとって非常に重
 要な気体である。八代尚は,1990年に日本上空および西部太平洋で開始されたco濃度の観測を継続する
 とともに,2000年に南極昭和基地で連続観測を開始した。これらの長期かつ広域にわたる観測を基にCO
 濃度の時間空聞変動の実態を明らかにし,大気輸送化学モデルCHASERを用いてその変動の解釈を行っ
 た。得られた結果を要約すると次のようになる。
 (b日本.上空においては,CO濃度は明瞭な季節変動と年々変動を示す。季節変動はCOの放出とOHラジカ
 ルによる消滅によって基本的に生み出されるが,さらに大気輸送場の変化や森林火災も関与している。
 年々変動はシベリア・中央アジアや東南アジアでの大規模な森林火災の影響を受けたものである。また,
 主に地上から大量に放出される人為起源COによって,下層で高く,上層で低いという濃度分布を示す。
 (2)西太平洋においては,CO濃度の季節変動は北半球で大きく,'南半球で小さい。年々変動は,森林火災
 の影響を受けて北半球中高緯度で大きく,また熱帯域でも森林火災に起因した年々変動が見られる。北
 半球において人為起源COが大量に放出されているため,大きな濃度の南北勾配が存在し,その勾配は季
 節によって大きく変化する。さらに,CO濃度は経年的に減少してお1),人為起源COの放出量の減少によ
 るものと考えられる。(3)CO濃度の時間空間変動の・一般的特徴はCHASERモデルによって良く表現される
 が,観測と比べると,特に北半球での濃度が低く,年々変動も小さい。その原因として,モデルに入力
 した今日の代表的インベントリーが人為起源と森林火災起源のCOの放出量を過少評価していること,ヨ
 ーロッパ域でのNOx放出量を過大評価していること,また火災に伴う熱対流効果がモデルで適切に取り
 扱われてないこと,などが考えられることを指摘した。(4)人間活動の影響が少ない昭和基地でもCO濃度
 の季節変動と年々変動が明瞭に観測され,これらの変動はCHASERモデルによってかなり良く表現する
 ことができる。
 以上の結果は,八代尚が自立して研究活動を行うために必要な高度の研究能力と学識を有しているこ
 とを示している。したがって,八代尚提出の博士論文を博士(理学)の学位論文として合格と認める。
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